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meV が現状である。この値は，通常の角度分解分解光電子分光のエネルギー分













































































E(k,↑) = E(-k,↑)      (1.1) 
が要請され，さらに時間反転対称性から， 
E(k,↑) = E(-k,↓)      (1.2) 
となるので，(1.1)，(1.2)式より， 


















4m2c 2 σ ⋅ (∇V × p)    (1.5) 
と表すことができる。ここで σ はスピン演算子である。空間反転対称性が保た
れている系では，ポテンシャル V(r)の対称性からスピン軌道相互作用 Ĥsoの項の
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平均はゼロになる。しかし，空間反転対称性が破れている場合は，ポテンシャ
ル勾配(電界)∇V中を運動量 pで動く電子のスピンに対して，∇V × pの項が実質
的な磁場として作用することになり，Ĥsoが有限の値をとるため，その結果スピ
ン分裂が生じることがわかる。 
次に，固体表面上を運動する 2次元自由電子について，図 1.2のように 2次元
の表面状態を占有する電子が運動量 p で動く場合を考える。この電子は，固体
表面に垂直方向の大きなポテンシャル勾配(電場ベクトル)∇V = (0, 0, Ez)を感じ











4m2c 2 k =
2
2m k
2 ± αRk     (1.6) 
で表される 2つのエネルギーバンドに分裂し，波数 |k| に比例したスピン分裂の
大きさをもつ。この現象がラシュバ効果であり，αR をラシュバパラメータと呼
ぶ。(1.6)式から明らかなように，ラシュバ効果ではエネルギーバンドは k = 0で
縮退し，また，kの正負に応じて上向きと下向きのスピン状態のエネルギーが反
転する(ただし，結晶では逆格子ベクトル Gにより時間反転対称性が保たれる点





面垂直電場は Ez ~ 1 eVであるので，表面
の電子を 2次元自由電子と仮定すればαR 











のバンドが 2 本の近接したバンドから成ることを見出した(図 1.4)。このバンド
の分裂幅は 110 meVで，αR = 0.33 eVÅと自由電子モデルのラシュバ効果で予想



































図 1.4 ラシュバ効果を示す Au(111)の ARPES スペクトル(左)とΓ−Μ 方向
のバンド分散(右)[19] 
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は T 点にホールポケット，L 点に電子ポケットを持つ半金属であることが知ら
















格子定数である。Biの格子定数は 4.538 Åであるが，基板となる Siは 5.43 Åと
大きく異なっているが，薄膜の成長過程については走査型トンネル顕微鏡
(scanning tunneling microscope : STM)と低速電子線回折 (low-energy electron 
diffraction : LEED)により詳細が報告されている(図 1.8(a))[43,44]。基板となる
Si(111)の清浄表面である 7×7 構造の上に Bi を蒸着していくと，はじめに 1 層






















おり，このことは Bi膜の単位胞 7つと Si
の単位胞 6つが整合するmagic mismatchの
関係であることを示している。ここで重要




図 1.6 Bi単結晶における各面方位の ARPESおよびバンド計算[29] 
 
図 1.7 Biの結晶構造[37] 




図 1.8 (a)各膜厚における LEED 像(上段)と STM 像(下段)[43]。(b)Bi 薄膜の
成長過程における結晶構造の変化[44]。 
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とが示唆されている[41]。また，2007 年には Ag(111)上に Bi が 1 層吸着した
Bi/Ag(111)吸着表面においても，αR ~ 3.05 eVÅという単体 Bi表面の数倍の大き
さをもつラシュバ効果が報告された[30]。さらに，理論計算では，6 BL 以下の
薄膜において 1 BLごとにラシュバ分裂したバンド分散が大きく変化し，極限の
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図 2.1 に光電子分光の基本原理を示す。励起光のエネルギーを hν，放出され
た光電子の運動エネルギーを Ek，その結合エネルギーを EB，そして仕事関数を
第 2章 光電子分光法とスピン検出器 
22 
φとしたときに，それらの間にはエネルギー保存則 
hν = Ek + EB + φ      (2.1) 





光電子を励起する紫外線や X 線は，表面から数 µm までの深さまで入り込むも
のの，紫外線で励起された数十 eVのエネルギーをもつ光電子では 5~10 Å，X線






図 2.1 光電子分光法の概念図 





角度分解光電子分光 (Angle-Resolved Photoemission Spectroscopy, ARPES)は，結
晶のバンド構造やフェルミ面を実験的に描き出すことができる唯一の手法であ









ħk‖ = ħK‖       (2.2) 
 
図 2.2  固体内における光電子の脱出深さの運動エネルギー依存性[4] 








2m        (2.3) 





2m(hν − φ − EB)








2m(hν − φ − EB)cos2θ +U0





の Δk⊥と Δzは不確定性原理より， 




































A(k,ω) = A+(k,ω) + A−(k,ω)      (2.7) 
A−(k,ω) = f (ω) A(k,ω)      (2.8) 





A(k,ω ) = − 1
π
ImG(k,ω)      (2.10) 
ここで，Imはそれに続く関数の虚部をとることを示す。また，グリーン関数は， 
€ 
G(k,ω ) = ψ fN −1 ck ψ iN
f
∑ P
ω + E fN −1 − EiN








N +1 ck+ ψ iN
f
∑ P
ω − E fN +1 + EiN







  (2.11) 







A(k,ω ) = ψ fN −1 ck ψ iN
f
∑ δ(ω + E fN −1 − EiN )
+ ψ f
N +1 ck+ ψ iN
f
∑ δ(ω − E fN +1 + EiN )
    (2.12) 
となる。式の第 1項が光電子スペクトル関数 A−(k,ω)，第 2項が逆光電子スペク
トル関数 A+(k,ω)に対応する。電子間の相互作用を無視した 1電子近似の場合， 
€ 
G(k,ω ) = 1
ω −ε k
0 + i0+       (2.13) 
となるので，スペクトル関数は， 
€ 







G(k,ω ) = 1
ω −ε k
0 −Σ(k,ω )       (2.15) 
と表される(ダイソン方程式)。従って，電子相関がある系のスペクトル関数は， 
€ 




0 −ReΣ(k,ω)[ ]2 + ImΣ(k,ω )[ ]2
   (2.16) 
と書き表せる。ここで，ReΣと ImΣは，Kramers-Kronigの関係式により， 
€ 
ReΣ(k,ω ) −ReΣ(k,µ) = 1
π
P ImΣ(k, & ω ) − ImΣ(k,∞)
ω − & ω −∞
∞
∫ d & ω   (2.17) 
€ 
ImΣ(k,ω) − ImΣ(k,∞) = − 1
π
P ReΣ(k, ' ω ) −ReΣ(k,µ)
ω − ' ω −∞
∞
∫ d ' ω   (2.18) 




ImΣ(k,ω) = ImG(k,ω)ReG(k,ω)2 + ImG(k,ω)2     (2.19) 
€ 
ReΣ(k,ω ) =ω −ε k0 −
ReG(k,ω)







よびフェルミ準位より上の非占有状態に生じる(図 2.4)[6]。  
 
 
図 2.4 強相関電子系の光電子スペクトル関数の模式図[6] 






I(k,ω ) = I0(k) d # ω ∫ A
δk
∑ ( # k , # ω ) f ( # ω )R(ω, # ω ) + SOL + Background   (2.21) 
で表される。ここで，I0(k)は， 
€ 
I0(k)∝ ψ f A⋅ pψ i
2


























したものを「エネルギー分布曲線(Energy Distribution Curve; EDC)」と呼び，通常
は，光電子スペクトルとはこの EDCを指す。その逆に，エネルギーを固定して
波数(運動量)分布をプロットする事も可能で，その場合のスペクトルは運動量分
布曲線(Momentum Distribution Curve; MDC)と呼ばれる (図 2.5) 。EDC表記は，測
定波数点が少ない場合や分散が非常に小さい場合に有効であるのに対して，
MDC表記は，分散が大きい場合に有効である。これまで，ARPESスペクトルの







図 2.5 角度分解光電子分光における EDCとMDC 






































図 2.6  Stern-Gerlachの実験の概要図 
 
 検出原理 動作エネルギ  ー スピン分析能力 Seff 
検出効率 
ε ターゲット 





相互作用 ~150 eV 0.2~0.3 1~2×10
-4 W単結晶 





相互作用 6~10 eV 0.3~0.4 ~10
-2 Fe単結晶 
      
表 2.1 電子スピン偏極率分析器の比較[15] 
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念図を示す。散乱電子の静止系で考えると，原子核が電子の周りを回っている
ように見えるため，電子の場所に磁場 Bを作る。この磁場 Bは，原子番号 Zの
原子核が作る電場 Eを用いて， 
€ 
B = − 1c v × E =
Ze
cr3 r × v =
Ze
mcr3 L     (2.23) 
と書ける。v，Lはそれぞれ電子の速度，軌道角運動量であり，また， 
E = (Ze / r3)r       (2.24) 
L = mr × v       (2.25) 
である。この時，電子の磁気モーメント µ eは，電子のスピン角運動量 Sとラン
デの因子 gsを用いて， 
€ 
µ e = −
gse






VLS = −µ e ⋅ B =
Ze2
























A(θ) ≡ σ↑ (θ ) −σ↓ (θ )
σ↑ (θ ) +σ↓ (θ )







ことが示されており[17]，図 2.8(a)のように，Au原子に 50 eVの運動エネルギー




ることがわかる(図 2.8(c)，(d))。これらの計算結果から，一般的に θ = 120°付近
でスピンの非対称性が最も大きくなることがわかる。A(θ) = A(-θ)から，ダウン





σ(θ) = I0(θ )⋅ (1+ S(θ )P⋅ ˆ n )
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のは，検出効率を上げるためである。モット検出器の検出効率 εは， 
ε = |Seff(θ)|2・I / I0      (2.30)  
と表され，εは Figure of meritと呼ばれる。I / I0は電子散乱効率(散乱されて検出











      
図 2.9 小型モット検出器 







スピン偏極した電子が図 2.10(a)のような EDC を示す場合を考える。この時，
アップ/ダウン方向にスピン偏極した電子の個数をそれぞれ N↑，N↓とすると，タ
ーゲットに入射する電子の総数は N↑+N↓であり，通常の光電子分光(スピン非分
解)で得られるスペクトルはこれに対応する。スピン偏極率 Pは-1 ≤ P ≤ 1の範囲
にあり，この思考実験では図 2.10(b)のようになる。ここで，モット散乱により
角度 θ，-θに置いた電子検出器で検出される電子数 NL，NRは(2.28)式から， 
NL = N↑I0(θ)(1+Seff(θ))+N↓I0(θ)(1-Seff(θ))    (2.31) 




NL+ NR = 2I0(θ)( N↑+N↓)      (2.33) 
NL- NR = 2I0(θ) Seff(θ)( N↑-N↓)     (2.34) 





       (2.35) 
€ 
A(θ) = NL − NRNL + NR
       (2.36) 
であり，(2.29)，(2.35)，(2.36)式から， 
€ 




Seff (θ ) ≡ PSeff (θ)     (2.37) 
となる。最後に N↑，N↓を求めるために，(2.37)式を用いて式変形を行う。 
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€ 












2 (1+ P)(N↑ + N↓)
N↓ =
1
2 (1− P)(N↑ + N↓)









図 2.10 (a)-(c)スピン偏極スペクトルの算出方法 
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下・左右の 2 組 4 個のチャンネルトロンを設置し，それぞれ試料面内・面直方
向の電子スピンを検出することができる。また，本装置では，2次元電子検出器
マルチチャンネルプレート(MCP)による通常の ARPES測定も可能である。光源


























図 3.1 スピン分解光電子分光装置の概要 
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ることから，阻止電圧型のデザインを採用し，実験室の規模でも容易に設置が
可能な大きさ(30 × 30 × 50 cm3程度)である。電子は，図の上方から検出器の中央
にあるターゲットの先端に向かって加速・散乱され，4個のチャンネルトロン(図







いやすい Au(原子番号 Z = 79)を採用した。この検出器の大きな特徴は，後方散
乱した電子を取り込む立体角が広いことである。これは，電子スピンの微分散














プとチャンネルトロンの電圧の最適値をそれぞれ 1,900 Vと 1,300 Vに設定した。 




































図 3.3 製作したターゲット 
























2R       (3.1) 
と表される[3,4]。原理的にはアナライザーの半径を大きくするほど高い分解能が
得られるが，半球の加工精度の問題上，現在の最大値は R ≈ 200 mmである。波
数を指定したスピン分解測定を達成するため，本装置のアナライザーには，MB 
Scientific社製の高分解能電子エネルギー分析器 A-1(R = 200 mm)を採用した。こ
のアナライザーにおける最高性能(最高分解能条件)はスリット幅 W = 0.1 mm，パ
スエネルギーEp = 1 eVである。 
 
図 3.4 静電半球型アナライザーの概念図 










まい通常の ARPES 測定が行えないことや CCD カメラとモット検出器が干渉す
ることから現実的ではない。そこで，本装置では図 3.5(b)のように，φ40 mmの



































図 3.5 (a), (b)改良前後における電子検出部の概念図。(c)改良後の写真。 




























内で 100~300 mG，使用部品も 5 mG以下の磁場に抑えることに成功した。 






































図 3.8 電極の形状に対する絶縁破壊電圧[6] 






































図 3.10 放電対策による Au 4f電子スペクトルの比較 























線(21.218 eV)と Xe I線(8.437 eV)を用いた。また，これらの放電管では，サイク
ロトロン共鳴運動を利用することで衝突断面積が大幅に増大するため，He Iα線





図 3.11 準位間遷移の例 
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€ 
ΔE = (ΔEinstrument )2 + (ΔElamp )2      (3.2) 
と表される。現在，ΔElampは装置改良などにより，He Iα線で 1.2 meV，より質量







































図 3.12 真空排気系の概略図 


















図 3.13 試料表面作成・評価槽の概要 














図 3.14 試料作成槽マニピュレータの模式図 
























図 3.15 (a)試料ホルダー全体および(b)主ホルダーと(c)副ホルダーの模式図 
 





















図 3.16 スパッタ・アニール機構 
 
 
図 3.17 (a)製作した Bi蒸着源の全体図と(b)正面図 





















図 3.18 各試料表面における LEED像の例。(a)Si(100)-1×1，(b)Si(111)-7×7，
(c)Bi(111)-1×1。 









は，励起光 He Iα(21.218 eV)を用い，パスエネルギー10 eV，スリット 1.6 mm，





た。実験条件は，励起光 Xe I (8.437 eV)，パスエネルギー1 eV，スリット 1.6 mm，





I(k,ω ) = I0(k) d # ω A∫
δk
∑ ( # k , # ω ) f ( # ω )R(σ, # ω )     (3.3) 
で表され，直線のスペクトル状態密度を仮定し(A(ω) = aω + b)，温度(10 K)の効
果を考慮したフェルミ分布関数を掛け，さらに装置の分解能関数である Gauss
関数で畳み込み，その半値幅を変数としてフィッティングを行った(黒線)。I(ω)
は光電子スペクトル強度で，フェルミ分布関数 f(ω)と装置分解能関数 R(ω)は， 
€ 
f (ω) = 1eω / kBT +1       (3.4) 
€ 
R(ω) = e
−ω 2 / 2σ 2
2πσ 2
       (3.5) 
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である。(3.2)式の装置分解能はガウス関数の半値全幅(Full wide at half maximum : 
FWHM)で与えられるので，ピーク幅の分解能 ΔEは，標準偏差 σを用いて， 
€ 
ΔE = FWHM = 8ln2 ⋅ σ       (3.6) 
となる。フィッティングの結果，モット検出器における装置のエネルギー分解






占有準位での電子検出数が僅か 3.5 cpsであり，ノイズレベルを 0.1 cpsまで減少
させたことが高分解能測定に繋がったことがわかる。 
 
図 3.19 モット検出器で測定した Au 多結晶薄膜における(a)価電子帯のスペ
クトルと(b)フェルミ準位極近傍のスペクトル 









ていることがわかった。また，本装置で得られた He Iα のスペクトルは，MCP








図 3.20 MCPで測定した Auのフェルミ準位極近傍のスペクトル 























定した図 3.21中の波数 Aにおいて，励起光 Xe I(8.437 eV)，測定温度 30 K，エ




は一般的なモット検出器の平均値 Seff = 0.1と仮定して解析を行った。実験の結果，
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3.5.3 Au(111)による有効 Sherman関数の決定 
 
バンドやフェルミ面のスピン偏極率を定量的に議論するためには，装置の正

























図 3.22 Au(111)表面のラシュバ効果[21] 
























グした(図 3.24(d))。フィッティングにより導き出された 2本の EDCからスピン
偏極率が求められるので，実験で得られた非対称性パラメータ A を良く再現で




図 3.23 Au(111)の LEED像 





図 3.24 (a)He Iαで測定した Au(111)におけるΓ点周辺のバンド分散。(b)-(e)
有効 Sherman関数を決定するための導出手順。 










アナライザーの改良を行い，MCP による ARPES 測定とモット検出器による
スピン分解測定を可能にした。また，面内・面直方向のスピンを測定するた
め，電子偏向器の設置・調整を行った。また，種々の放電問題の対策を行い，
ノイズレベル 0.1 cpsを達成した。 
(2)    装置全体の性能を高めるため，到達真空度の向上や地磁気遮蔽などを行っ
た。励起光源には，高い輝度を持つ He 放電管および Xe 放電管を設置した。
真空度および真空の質を高めるため，Q-massをモニターしながらベーキング
を繰り返し行い，到達真空度 3×10-11 Torrを達成した。また，ミューメタルシ
ールドを設置し，装置内の磁場の大きさ 5 mGを達成した。 
(3)    薄膜作成および単結晶試料のスピン分解光電子分光を行うため，試料表面
作成・評価槽を建設した光電子分光装置に接続・調整した。作成した蒸着源
や各種試料作成機構を調整し，様々な試料の LEED像を確認した。 
(4)    建設した装置の性能評価を行った。Au多結晶薄膜を用いた実験では，スピ




置の有効 Sherman関数 Seff = 0.07を得た。 
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図 4.1 (a)Bi のブリルアンゾーンとバルクバンド構造[10]。(b)Γ点付近にお
ける表面バンドによるフェルミ面[2]。 
 
図 4.2 Biのスピン分解 ARPES(先行研究)[11] 











本研究で使用した Si 基板は，キャリアドープ量が多く，抵抗値が低い N 型(As




































秒で 700 ℃から 1050 ℃まで上昇，②そのまま 5秒間加熱，③一気に 850 ℃まで













図 4.4 Si(111)-7×7表面の DAS構造[15] 
 
図 4.5 Si(111)表面のフラッシュ手順 
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回対称の構造をもつため，2層 1周期の bilayer(BL)で表記する(本研究では 1 ML 
= 5.7×1014 atom/cm2である[11])。蒸着後，150 ℃でアニール処理を行い，LEED
により試料評価を行った。図 4.6(b), (c)に示すように，Si(111)-7×7のスポットが
消え，Bi(111)-1×1 のスポットのみが観測された。また，この 1×1 スポットは 3
回対称の強度比を持っていることから，このスポット強度を指標として試料の
方向を決定することができる。一方，表面状態の良くない Si 上に作成した Bi




で輸送し，in-situ測定を行った。励起光源は Xe I(8.437 eV)を用い，測定温度は
30 Kに設定した。測定時のエネルギーおよび角度分解能は，試料の劣化速度や
バンドの形状から判断して，通常の角度分解測定で 5 meV，0.3°，スピン分解測
定で 40 meV，3°に設定した。 
 
図 4.6 Si基板の方向・状態の違いによる Bi試料の LEED像の変化 





















た，Μ点では約 0.2 eV より高結合エネルギー側で量子井戸状態(quantum well 
states : QWS)のホールバンドが観測され，この量子井戸準位の間隔から作成した



























着目すると，A, Bでは，|Py| = 0.5~0.7であるのに対し，C, Dでは|Py| = 0.2~0.3と
明らかに小さく，+k方向と-k方向で偏極率が同じであるという，通常のラシュ
バ描像とは異なっていることが明らかになった。Γ−Μ軸を挟んで反対側の E-H
およびΓ−Μ軸の I-Jにおいても，ダウンスピンを示した E, F, Iでは|Py| = 0.1~0.3








図 4.7 フェルミ準位近傍で測定した Bi(111)表面ブリルアンゾーンΓ−Μ方
向における(a)ARPES スペクトルと(b)バンド分散。斜線部はバルクバンド射
影。(c)実験により決定したΓ−Μ方向のフェルミ面。 





図 4.8 (a) Bi(111)のΓ点周辺のフェルミ面。赤線はフェルミ面のガイドライ
ンを，A-Nはスピン分解測定波数を示す。(b)，(c)A-Jで測定した y方向およ
び z方向のスピン分解スペクトル。(d)K-Nで測定したスピン分解スペクトル。 



















えばもともとの偏極率が Px = 0.1，Pz = 0.5の場合でも，回転角度が 10°程度であ





















らかになった。これらのスピン偏極率の大きさや方向は，Bi の 2 層(BL)構造を
反映していると考えられる。フェルミ面上のスピン偏極率をΓ−Μ軸(ky = 0)か
らの角度 θの関数でプロットしたものを図 4.9(b)に示す。ここでは，面内方向の





図 4.9 (a)Bi(111)の S2バンドにおけるスピン構造の概念図と BL 結晶構造。
(b)フェルミ面角度 θの関数としてプロットした Pθおよび Pzの概念図。 


















eV程度であり，フェルミ準位 ~ 数 eVの非占有状態のバンドもスピン分裂して
いると考えると，励起された(始状態)の電子のスピン状態と非占有状態で許され
るスピン状態の対応関係によっては，電子の遷移確率が変わり観測されるスピ






度比と LEED 像の 3 回対称のスポットの強度比は一致していること，励起光の
入射角度を変えた測定よりバンドの偏光依存性がないことから，試料の対称性
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ここまで，Si(111)上に作成した 40BL の Bi 薄膜について，ラシュバ効果によ










































































角度分解およびスピン分解光電子分光測定は，励起光源に Xe I(8.437 eV)を用
いて行った。第 4 章で述べたように，Μ 点の電子バンドを含めた Bi の表面バ
ンドは 3回対称の光電子強度をもつが，本研究では光電子強度の強いΜ点側で
測定を行った。また，Μ点(kx = 0.8 Å-1)に対応する角度は低エネルギーの Xe励
起光では測定範囲の限界に近い角度(~60 °)であるため，第 2ブリルアンゾーンま











の詳細を明確には決定できないため，スピン分解 ARPES後に試料を 30 Kに冷
却してから量子井戸準位のエネルギー位置を精密に決定した。エネルギーおよ
び角度分解能は，通常の角度分解測定でそれぞれ 6 meV，0.3°，スピン分解測定
でそれぞれ 40 meV，3°に設定した。 
はじめに，Μ 点近傍の電子構造の起源を明らかにするため，図 5.3(a)のフェ
ルミ面内に示した A-Cの波数でスピン分解 ARPESを行った。測定試料の膜厚は
40 BLで，波数 BがΜ点に対応している。波数 Aと Cは，Μ点を中心に同じ
波数だけ B から離れている。図 5.3(b)は，室温で測定した波数 B のΜ−Κ方向

























図 5.3 (a)Bi薄膜(40 BL)のフェルミ面と(b)波数 Bで測定したフェルミ準位近
傍のΜ−Κ 方向のバンド分散。(c)波数 A-C で測定したスピン分解スペクト
ル(上段)とスピン偏極率(下段)。 
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= 100 meV)では P = 0.7 ± 0.1，8 BL(Egap 




いて考察する。Si 上に作成した Bi 薄膜の場合，走査型トンネル顕微鏡(STM)や
電子線回折実験から，Si基板と Bi薄膜の間には wetting-layer(濡れ層)と呼ばれる
無秩序な相が存在することが知られており，このため，Biと Siの結合は非常に















図 5.5 膜厚および Egapとスピン偏極
率の関係 










る可能性が考えられる。今回の実験で用いた Xe Iでは，λ ~ 20-40 Å[12]であるが，











































(3)    薄膜におけるスピン偏極率の減少の起源については，Bi薄膜の表面と裏面
における波動関数の混成効果が考えられる。Bi 薄膜は，wetting layer により
Si基板から free-standingで存在しており，Si基板と Bi薄膜の界面(裏面)では，
表面と同じ構造をもち，スピンの方向だけ反転した状態が考えられるため，
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分光装置に接続することで，作成した Bi 薄膜を大気に曝す事なく in-situ
で ARPES測定できるシステムを構築した。 




す Au(111)単結晶表面を用いた測定により，装置の有効 Sherman 関数を
Seff = 0.07と決定した。 
 
2. スピン分解光電子分光による Bi/Si(111)薄膜のラシュバ効果の解明 
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